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Abstract: Diamond‐like carbon (DLC) coatings have proven to be an excellent thin film solution for 






underlying  physical  mechanisms  responsible  for  its  favorable  frictional  response  and  high  
resistance  to various  types of wear. In current work multiscale modeling  is utilized  to study  the 








friction  on  film  characteristics,  particularly  hybridization  of  bonding  and  tribochemistry.  The  
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which  have  similar mechanical,  optical,  electrical  and  chemical  properties  to  natural 
diamond,  but  which  do  not  have  a  dominant  crystalline  lattice  structure.  They  are 
amorphous and consist of a mixture of sp2 and sp3 carbon structures with sp2‐bonded 
graphite‐like  clusters  embedded  in  an  amorphous  sp3‐bonded  carbon  matrix  [1,2]. 
Diamond‐like carbon coatings have excellent tribological properties, very similar to the 
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to graphite  takes place and  this  transition  is depending on  the sp3/sp2 ratio. Molecular 
dynamics (MD) simulations have shown that the three dimensional structure, not just the 
sp3/sp2  ratio,  is  important  in  determining  the mechanical  properties  of  the  coatings. 
Particular orientations of sp2 ring‐like structures create coatings with both high sp2 content 
and  respective  elastic  constants. Coatings with  graphite‐like  top  layers parallel  to  the 
substrates have lower elastic constants than coatings with large amounts of sp3‐hybridised 












understood on micro‐ or macroscale. From an  industrial application point of view  it  is 




layer  on  top  of  the  hard  coating  [6].  Later  a  number  of  studies  have  pointed  to  the 
appearance of graphite  in  the wear  tracks, which support  the speculated  theory. They 
have  also  shown  another  important  contact  mechanism  that  influences  friction  and 






coating,  but  similar  to  that  of  crystalline  graphite.  In‐situ  transmission  electron 
microscope  (TEM)  and  electron  energy  loss  spectra  (EELS)  analysis  showing  a 
mechanically‐induced  increase  in sp2 bond content  in  the  tribolayers  formed on a‐C:H 








slides over a hydrogenated DLC surface  in dry air gradually  increases with  increasing 
humidity and reaches values in the range of 0.15–0.3 at relative humidities close to 100% 
[6]. 




traditional  lubricants and  their additives do not perform with DLC coated  surfaces  in 
similar manner as they do with metallic surfaces, see for  instance [1,9]. There has been 
many  studies  investigating how  lubricant additives  form  the  lubricating  layers on  the 
DLC  surfaces but still  there  is a  lot more  to  learn  [10–12]. There are different ways  to 
improve the lubrication of DLC surfaces. It has been studied, for example, how to modify 
the DLC coating with additives and utilize different types of lubricant additives [13–16]. 
Graphene has been  found  to be one efficient additive  to reduce  friction  in DLC coated 
tribological  systems  [17]. To understand  the  lubricant behavior with different  types of 











coatings by MD  in unlubricated contacts. They  found out  that silicon content has  little 
effect on friction and but it promotes transfer film bonding. Song et al. [27] have carried 
out MD to understand wear and formation of lubricating layer in water lubricated PTFE 
vs. copper contacts. Graphene  lubrication effects were  investigated by Bai et al.  in  [28] 
with profound effects to coefficient of friction, adhesion and roughness associated effects 
were investigated using MD by Ryan et al. in [29]. 
In  this  paper we  demonstrate  how  to  utilize MD  and  FE modeling  in  a  simple 
unidirectional workflow  to produce  a  coupling between  surface  friction behavior  and 
fracture behavior of a coating system both in lubricated and non‐lubricated DLC vs. DLC 
and DLC  vs.  diamond  contacts.  The work  is  a  part  of  an  effort  to  improve  coupled 
multiscale modeling capabilities of DLC coatings in tribological problems, and as such, 
provide  an  improved  basis  for  designing  novel  coating  solutions  with  application 
performance associated requirements in mind. To that effect, we set up both MD and FE 
models and establish a connection via the MD computed coefficient of friction for different 
non‐lubricated  and  lubricated  DLC  film  containing  contacts.  The  methodology  is 
demonstrated  in  predicting  a  coating  fracture  load  at  the  scale  of  the  coating  system 
microstructure utilizing the information transfer between the two modeling scales. As this 
workflow enables one  to couple atomistic  features  to microstructural characteristics,  it 
enables one to investigate the causal relations between, for example, the DLC structure 
and  composition,  lubricant,  coating  substrate  and  bond  layer,  surface  roughness  and 
loading  conditions  to  coating  system  performance,  providing  one with  the  ability  to 
design  and  tailor  tribological  solutions  towards  specific  application  performance 
requirements. 
2. Modeling Concept, Materials and Methods 
The  current work  is  part  of  a  greater  effort  to  establishing multiscale modeling 
capabilities  for  DLC  coated  surfaces,  as  presented  in  Figure  1, where  the modeling 
workflow being developed is presented in more detail. Presently, we incorporate aspects, 
which involve MD modeling, scale bridging via MD calculated values for the coefficient 
of  friction  under  different  tribochemical  conditions  for  different DLC  films,  and  the 
assessment  of  the  DLC–bond  layer–substrate  system  performance  under mechanical 
contact  utilizing micromechanical modeling.  The methodology  is  being  developed  to 
further incorporate effects arising from, for example, operational conditions such as those 
arising from elevated temperatures. Another detail of further interest not being explored 
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in detail  in  current work  is  the  level and  type of  coupling between  the atomistic and 
microstructural scales, where the degree of concurrency enables more information arising 
from the MD modeling to be transferred to the micromechanical modeling. The model in 








For  this work several different DLC  film systems were studied. This  involves a‐C 
(amorphous  carbon),  a‐C:H  (hydrogenated  amorphous  carbon)  and  ta‐C  (tetrahedral 
amorphous  carbon)  films  and  also  analysis  cases were performed  such  that  sheets  of 
graphene act as a  lubricant  in  the MD simulations. Similar coating systems have been 
studied  by  the  authors  earlier  experimentally  in  [3,21,30,31]  and  the  experimental 
information  for model  parameterization,  surface  roughnesses,  bond  layers,  substrate 
properties, etc., are presented  in the respective articles  in detail. Presently, some of the 
specifics of the associated work are briefly summarized. 











Molecular dynamics  (MD) analysis can  take a direct stance on  the mechanisms of 
friction, material damage and wear arising from the nanoscale. MD analyses have been 
carried out for DLC and carbon materials in general using various force fields, in current 
work  the  adaptive  intermolecular  reactive  empirical  bond  order  potential  (AIREBO) 
potential is utilized [32], the potential framework is utilized for DLC, for example, in [33–
35], and can be considered a general and computationally effective approach  to assess 
interactions  and  chemical  reactivity  of  various  hydrocarbon  systems.  The  AIREBO 
potential as a reactive potential incorporates the transition from van der Waals to covalent 
bonding,  being  as  such well  suited  for  current work.  The MD  code  being utilized  is 
LAMMPS [36]. 
The  amorphous DLC  structures  are derived using  a  liquid quench  (LQ) method, 
where a randomized ordered cubic lattice of C and H in the respective fractions of a given 
density  is allowed  to spontaneously melt. After melting and  reaching  temperatures of 
approximately 8000 K the system is thermostatted using velocity rescaling and stabilized. 
After  a  stabilization  period  cooling  to  300 K  is  conducted  using  several  temperature 








to  extract  a  frictional  response  for micromechanical  tribological modeling.  Thus,  the 
models  implement a scratch  test with  increasing  loading,  the range deduced such  that 








element  (FE) method, since  it provides  information already at  the scale of  the material 
system microstructure and as such  findings  typically yield a direct  link  to  component 
performance. The best all around method for determination of mechanical performance 




The  approach  is  micromechanical,  and  as  such,  the  DLC  film,  bond  layer  and 
underlying  substrate  are modeled  in a  full  field manner. This  involves describing  the 
surface topography by way of imaging based modeling, in the current case anisotrotropic 
fractal description adopted from [38] was utilized. The mechanical behavior was modeled 






model, which  is  a  failure model particularly  suited  for brittle materials  and has been 
developed by  the authors  in  [40]. The  tribocontact  is solved  in  finite sliding and  finite 
strain conditions using a Coulombian friction model and  implicit time  integration. The 
derivation  of  numerical  models  with  surface  topography  and  discretization  of  the 








a  structure  formation  for  the  a‐C:H  coating  containing  15  percent  of  hydrogen,  the 
sequence  from  spontaneous melting of  the  initially unstable  lattice  to  its  cooling with 













The FE model  layout utilized  for micromechanical modeling of  the  tribocontact  is 




polycrystalline with  crystal plasticity,  and  as  such,  the  resulting  anisotropic plasticity 
effects are fully accounted for. While MD models did not take  into account the surface 
















contact  simulation results  are  independent of  the boundary  conditions. The FE model 




Figure  5.  Finite  element  mesh  of  a  smooth‐on‐rough  contact  of  the  DLC  thin  film,  bond  layer  and  a  substrate 
microstructure and a smooth counterface. 
   































and a  sequence of how  surface coordination evolves during  indentation and  the  large 
scale model layout (cut diagonally) used for scratch test simulations. Of particular interest 
with respect to the current work is the triboreactivity of the different DLC surfaces when 
subjected  to a sliding contact. This especially with respect to conditions, which  lead  to 
superlubricity‐like  conditions,  surface  shearing  and  formation  of  the  respective 








bonds, Figure 7 shows how bonding  is arranged  in a  ta‐C  film under contact with  the 
diamond  tip. The  figures  relate  to different  stages of progressively  increasing  loading 
during a scratch test, the principles of setting up the scratch testing conditions motivated 
by  respective  experiments  performed  in  [3].  Figure  7a  relates  to  the  earlier  stages  of 
scratching the ta‐C surface, in this case without hydrogen and the surface has neither been 
terminated  by  hydrogen  bonds.  For  ta‐C  surfaces,  as  presented  in more detail  in  the 
following, this stage of limited surface interaction is only a brief instant of the progressive 












lower  friction. However,  the  feature most prevalent  in  the  ta‐C  film  is  for  increasing 













C:H  system  lubricated with multilayered  graphene.  In  this  case  it  is  noted  that  the 
amorphous a‐C structure is supported by the graphene to result in a formation of a shear 





increases  and  towards  the  end  of  the  studied  loading  range  also  the  covalent  bond 







loading  tendency  towards  covalent bond  formation  and  the greater density of higher 
degree of hybridization carbon structures results in a higher coefficient of friction. 
With respect to upscaling of the friction results to the micromechanical analysis of 
the  tribocontact we utilize  the results  followingly and select  three principally differing 
analysis  cases  to  study  further using  the microstructure  containing models.  First,  the 




















state  before  the  nucleation  of  any damage,  Figure  9b  roughly  at  the  time  of damage 
initiation and Figure 9c a state where the coating has catastrophically failed. For an intact 
coating it can be seen that tensile stresses (red color contours) are formed at the valleys of 







and  accumulation  of  damage.  This  behavior  emphasizing  both  damage  arising  from 
surface  topography and  the different  interfaces would appear  to be a  characteristic of 
cases where the coefficient of friction has a substantial value. As can be seen, to a degree, 
in Figure 9c, the ultimate failure in this model takes place both through the coating and at 





















sliding against  flat DLC surface before nucleation of damage,  (b)  initiation of damage with multiple potential  failure 
mechanisms and (c) final cracked and fully failed DLC coating. 
The findings with respect to how damage accumulation and friction link to each other 
are  further presented  in Figure  11.  In  the  figure damage  in  the different DLC  coated 
systems was plotted as a function of sliding distance for the loading condition found to 
result in catastrophic failure of the coating. The damage variable was integrated such that 




system  (DLC,  bond  layer  and  interfaces)  had  exhibited  failure  beyond  being  able  to 
contribute to carrying any of the applied stress resulting from the tribocontact. It is seen 
that  there  is  a  direct  correlation  between  the  coefficient  of  friction  and  the  damage 
exhibited  by  the  DLC  coating  system.  For  coefficients  of  friction  of  0.01  and  0.08, 
corresponding  to  either  the  a‐C:H  cases  with  or  without  graphene  lubrication,  the 






results  indicate  that  the  increase  in  friction was  responsible  for  30‐40%  loss  in  load 
carrying capacity of the DLC coated system. Differences with respect to the a‐C:H films 
with or without  lubricant operating near or at superlubricity‐like conditions fall within 
15%.  In  this  representation,  as  long  as  the  load  carrying  capacity  is  retained,  the best 
performance is obtained with the graphene lubricated a‐C:H DLC film. 




Figure  10.  Fracture  behavior  of DLC with  surface  topography  sliding  against  flat DLC:  just  before.  Extensive  crack 
initiation (top) and failed coating system (bottom). 
 











also  in  terms  of  computational methodologies,  both  in  terms  of  quantitativeness  of 
atomistic  scale  approaches,  computational  efficiency  and  challenges  associated  with 
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differing  temporal scales, and how  to cast  the problem with  finite computational cost. 
Although  results  such  as  those  in  current  work  are  promising,  and  enable  one  to 
investigate  causalities  in  a  fairly  direct  manner  between  the  two  principal  scales, 
significant efforts and novel approaches going beyond the naive ways of performing scale 
bridging are a necessity. 
To  reach  a  friction  coefficient below  0.01  is dependent on  the  atomistic  structure 
(sp2/sp3 ratio), 3D structure  (ring structures vs.  tetragonal regions),  local density, shear 
induced structures and surface texture, degree of H passivation (in amorphous structure, 
surface termination) and tribochemical reactions (transfer layers, covalent bond formation 
and breakage during  the  tribological contact process). The process  for developing  low 
friction surfaces  is highly dependent on a  local atomistic stress–strain state  (essentially 
applied load and loading conditions in general), i.e., greater stress–strain states can either 
damage favorable  initial structures (for example, H passivation, sp2 hybridization, ring 
structures)  or  introduce  friction‐wise  favorable  hybridization  states  (sp2  graphite  and 
graphene layers). Since this response is dependent on the same factors as the low friction 
coefficient, the coating needs to be tailored at the nanoscale for a specific application to 
reach  optimal  tribologically  favorable properties. An  alternative  is  a  fairly  traditional 
frictional response and inability to exploit coating properties to begin with (e.g., adhesive 
fusing  due  to  covalent  bond  formation  and  resulting  thermal  spiking).  Lubrication 
reduces friction coefficient and changes the failure mechanism of the coating system. The 
tighter  integration  of  DLC  and  lubricant  design  to  obtain,  and  especially,  retain, 
superlubricity‐like conditions  in application environments  is an  interesting direction of 
study where multiscale materials modeling efforts can drive the systematic investigation 
of how to establish the set conditions. 
The  contributions  of  current  work  are  largely  in  methodology  development. 
Although  the work  is based and relies on earlier experimental activities, especially  the 
validation of  the proposed approaches necessitates significant further efforts. Based on 
earlier results the results are reasonable, but directed and specific validation efforts are 
required. The  complexities  associated with modeling  tribochemistry, deformation  and 
failure processes  and  the  roles  of  the numerous parameters  in  this  regard necessitate 
joined experimental and modeling efforts  to ensure and  further develop  the respective 
predictive capabilities. One topic is expanding the scope of scale bridging, which already 
due to  the associated challenges  is of a fundamental kind  in  terms of,  for example, the 








way of  introducing  further coarse graining methods and means  to address operational 







This paper presented how  failure mechanisms of DLC coatings at  the scale of  the 
microstructure  can be  linked with  friction  calculated via MD  simulations  and how  to 
utilize the relationship to draw conclusions on this causal relation. In lubricated contacts 
the surface chemistry of DLC coatings changes leading to lower friction, as such reducing 
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the  stress  and  strain  state  in  the micromechanical  scale,  resulting  in  better  resistance 
against failure and greater coating load bearing capacity. The results of this work can be 
concluded as follows: 
 The utilized methodology  linking MD modeling  to micromechanical FE elements 
was found able to capture the effects of friction to coating failure behavior, producing 
a workflow where  causal  relations  linking DLC  tribochemistry  to  its mechanical 
endurance can be investigated quantitatively. 
 The studied DLC films of a‐C:H and ta‐C type (a‐C:H with and without graphene 
lubrication)  yielded  analysis  results  comparable  to  their  expected  tribochemistry, 
superlubricity‐like  conditions were best obtained with graphene  lubricated a‐C:H 
films for the greatest range of applied loading. 






 The proposed methodology  enables one  to  investigate  the  characteristics of DLC 
films, their tribochemistry and lubrication and bridge these results all the way to the 
product  scale  (microstructural  scale)  tribocontact  and  coating  performance.  The 
approach due to its simple scale bridging capabilities enables one to better investigate 
and design DLC films with an eye on application performance. 
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